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 論文審査の結果の要旨
 遷移金属触媒を用いたプロ求核体(H-Nu)の不飽和結合への付加反応は官能基導入反応として合成上
 有用である。通常の有機反応では求核体(Nu)と同時に導入されるのは水素原子(H)であり,これは
 官能基変換の足がかりとして利用するには不充分である。一方,パラジウム触媒存在下では,Nuとアリ
 ル基を同時に不飽和結合に導入できることを青柳幸一は見い出した。この反応を分子内反応に展開する
 ことによりカルボサイクルの合成にも成功している。環状基本骨格を持つ有用な化合物は増え続けてお
 り,既知の手法では合成困難な化合物の合成法や経済的,環境的に優れた合成法は常に求められている。
 このため新しい概念に基づく環状骨格の構築法の開発は,有用性については言を待たない。従って,本
 博士論文の研究テーマである,パラジウム触媒を用いたヘテロおよび炭素環の新規構築法の開発は,有
 機合成的に非常に有用である。
 本'博士論文に記述された研究では,従来法では合成の困難な化合物を高選択的に,しかも単段階で得
 ることに成功している。第1章では,従来の環状化合物からの逐次合成よりも簡便な鎖状化合物からの
 ビシクロ[3.3.1]化合物の高収率な一一段階合成に成功している。第2章では,ビスーπ一アリルパラジ
 ウムのアンフィフィリックな性質を利用したダブルアリル化反応を用い,これまで中貫環合成反応では
 知られていなかった「N+2」型の付加環化反応に高収率で成功している。基質となる活性オレフィン類
 の電子的性質と生成物の選択性を比較し,中間体のπ一アリルパラジウム錯体の反応性についても検討し
 ている。第3章では,高収率で進行する活性オレフィン類に対する分子間の三成分アミノアリル化反応
 に初めて成功している。第4章では,パラジウム触媒を用いたヘテロ環合成反応に成功している。特に
 エーテル環合成反応では不斉合成を行い良好な光学収率で化合物を得ることに成功している。
 以上のように,本博士論文の成果は,求核体とアリル基の同時付加反応を拡大し,特に新たな環化反応
 系を確立しパラジウム触媒を用いた反応の新たな可能性を示していることからも,博士論文として適当
 であると認められ,著者が自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示し
 ている。従って,青柳幸一提出の論文は,博士(理学)の学位論文として合格と認める。
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